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特　徴 実 用 例 蛍 光 体 例
高温に熱せられた物質からの
発光。熱放射。 白熱電球 ―




質からの発光。 ＣＲＴ ZnS:Ag & (Zn,Cd)S:Cu,Al (白)
キャリア注入型 注入した電子と正孔がpn接合で再結合する際の発光。 ＬＥＤ ―




































































蛍光表示管 電子線 ZnS:Zn (青緑)














































1.2  本研究の背景 
1.2.1  蛍光体母体材料としてのペロブスカイト型酸化物 














































































































































図 1-3  各種三価カチオンがAサイト(十二配位)、Bサイト(六配位)を占め、ペ
ロブスカイト型酸化物となると仮定した場合のイオン半径およびトレランス
ファクターt。プロット上のアルファベットは晶系(c: cubic, t: tetragonal, r: 
































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































1.2.2  希土類イオンのエネルギー準位と発光 
  希土類元素は原子番号21のスカンジウムSc、原子番号39のイットリウムY
と原子番号57のランタンLaから原子番号71のルテチウムLuの17元素の総称






































ギー(ECTS = 3.2 eV)はEu2+の 4f基底状態のエネルギーに相当する。これにより
Eu2+の 4f基底状態のエネルギーと価電子帯上端間のエネルギーが分かる。Eu2+



















































































































1.3  本研究の目的 






外発光を示す YA l O3薄膜の作製と発光評価を行い、さらに Gd3+の紫外発光を示
すYA l O3薄膜を用いたELデバイスの試作を行う。 
 
1.4  本論文の構成 























 第6章では、YA l O3:Gd3+やYA l O3:Gd3+-Pr3+薄膜の発光について調査し、薄膜型
無機ELデバイスの作製を行う。薄膜の発光はフォトルミネッセンス(PL)、ラジ
オルミネッセンス(RL)、カソードルミネッセンス(CL)の測定により評価する。









2.1  はじめに 


























O 2p 2.6 x 10-4
Gd 4f 2.2 x 10-2
Lu 4f 9.6 x 10-2
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2.2  実験方法 
2.2.1  サンプルの作製とキャラクタリゼーション 
  無添加YA l O3やLnイオン添加YA l O3サンプルは、原料を均質に混合するため
に、液相法のひとつである錯体重合法によって作製した[102, 103]。サンプル作
製のフローチャートを図2-1に示す。サンプルの組成は(Y1-xLnx)AlO3 (x=0 ~ 1, Ln 
= Ce, Pr, Nd, Eu, Gd, Tb, Tm, Lu)とした。母体用原料には、Y2O3 (99.99%)、
Al(NO3)3・9H2O (99.9%)を、添加物用原料にはPr6O11 (99.9%)、Nd2O3 (99.9%)、





溶液を80 °C で1 h加熱撹拌して金属-クエン酸錯体を形成させ、さらに150 °C
で 3 h加熱撹拌することで錯体重合体を形成させた。その後、錯体重合体を
350 °Cで3 h加熱して熱分解させ、粉末前駆体サンプルを作製した。得られた粉
末前駆体サンプルを空気中、500 °C 、6 h仮焼した後、空気中、1400 °C 、6 h
焼成を行って粉末サンプルを得た。焼結体サンプルは、粉末サンプルを φ10金
型に入れ、油圧プレス器によって150 MPaの圧力をかけ一軸成型した後、空気









2.5 m of-plane Eagle型直入射分光器であり、3つの球面回折格子を備え、 
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40 - 730 nm (1.7 - 31eV)の範囲で使用することができる[104]。本研究では、105 - 
730 nm (1.7 - 11.8 eV)の範囲で使用できる回折格子G3 (300 l/mm)を用いた。RL
スペクトルを測定する場合、サンプルに粉末サンプル、励起源に X線回折装置










能にするために、チャージニュートライザーを使用した[106, 107]。YA l O3母体
の価電子帯上端(VBM)のエネルギーを決定するために、WIEN2kを用いた第一原
理計算によってYA l O3の状態密度(DOS)を算出した[108]。第一原理計算のために、
Inorganic Crystal Structure Database (ICSD)の結晶構造データ[23]を用いた。使用し














































表2-2 YA l O3の結晶構造データ[23]。 
 






















Atom Site x y z
Y 4 c 0.0526 0.25 0.9896
Al 4 b 0  0 0.5
O 4 c 0.475 0.25 0.086







































2-3のように、無添加のYA l O3と希土類イオン添加YA l O3のAl 2pのエネルギー
を内部標準とみなして一致させた。YA l O3母体の構成成分であるAlの内殻の2p
エネルギーは、希土類イオンの添加によって影響を受けないので、希土類添加

























2.3  実験結果と考察 
  まず、図2-4に各サンプルの価電子帯付近の XPSスペクトルを示す。ここに
示したすべてのサンプルのXPSスペクトルのエネルギーは、母体の構成成分で











 図2-5に、第一原理計算によって得られたYA l O3のバンド図とDOSを示す。
伝導帯は主にY 4d、価電子帯は主にO 2pにより構成されていることが分かった。 




















































































































 図2-8は無添加サンプルのXPSスペクトルと、Ln 10 %添加サンプルと無添加






から、Pr3+, Eu3+, Gd3+, Tb3+, Lu3+の4f基底状態のエネルギーが、それぞれ0.6, -3.3, 
-4.8, 0.8, -4.3 eVと求められた。 
  蛍光体において、励起状態のエネルギー は発光に重要な影響を与える要因の
一つである。Ln3+ 4f基底状態のエネルギーだけでなく、Ln3+の5dバンドやCTS
のエネルギーを評価するため、PLやPLEを測定した。図2-9にYA l O3:Ln3+ (Ln = 





























































図2-7 (Y1-xGdx)AlO3 (x = 0.0, 0.1, 0.5, 1)のXPSスペクトル。 太点線はx = 0.0


































































































 図2-11にはLn添加YA l O3の Ln3+ 4f基底状態だけでなく、Ln3+ 5dバンドや
Ln2+ 4f基底状態の情報も含めたエネルギーダイアグラムを示す。YA l O3の伝導帯






























































 ( ) From XPS with polycrystaline samples





















































































  本章では、希土類イオンの発光を理解するためにYA l O3母体のエネルギーバ
ンドに対する希土類イオンのエネルギーレベルを一般的なXPSスペクトルの測
定によって求め、希土類イオンのエネルギーと発光の関係について述べた。希





























3.1  はじめに 
  前章の研究により、YA l O3について母体のバンドエネルギーに対する希土類イ
オンのエネルギー位置が明らかになった。本章では、YA l O3以外のII-II系ペロ
ブスカイト型酸化物について、Ln3+ 4fエネルギーダイアグラムの拡張を検討す
る。YA l O3以外の II-II系ペロブスカイト型酸化物として、LaInO3を例に挙げ、
LaInO3母体の場合と YA l O3母体の場合で Ln3+ 4fエネルギー位置を比較する。






3.2  実験方法 





    sRd
RdRdf  2



























3.3  実験結果と考察 
 図3-1にLaInO3サンプルの光吸収スペクトルおよびα2-Eプロットを示す。α2-E
プロットから、LaInO3のバンドギャップエネルギーは4.4 eVと見積もられた。
図3-2には、LaInO3中のLn3+ 4fエネルギーダイアグラムをYA l O3:Ln3+のデータ
に重ねて示す。塗りつぶされたシンボルは実験値、白抜きのシンボルは実験値
と Dorenbosの経験的データ[42]を用いて推定された値を示す。YA l O3のバンド























































































 ( ) Ln3+ 4f in YAlO3












 図3-4にはGd3+添加YA l O3、YScO3、LaLuO3、LaScO3のPLスペクトルを示す。
いずれのサンプルも Gd3+の紫外発光を示した。318-315 nmの発光は Gd3+の
6PJ-8S7/2の4f-4f遷移に帰属された[76, 77]。図3-4挿入図は190-300nmのPLスペ
クトルの拡大図を示す。255、278 nm付近にはGd3+の 6DJ-8S7/2、6IJ-8S7/2遷移に帰
属される発光が観測された。唯一Gd3+添加YA l O3において206 nmに観測された
発光はGd3+の 6GJ-8S7/2遷移に帰属された。 
 Gd3+添加YA l O3、YScO3、LaLuO3、LaScO3サンプルの 6PJ-8S7/2発光の最強ピー
ク波長をモニタリングしたときの PLEスペクトルを図 3-5に示す。Gd3+添加
YA l O3、YScO3、LaLuO3、LaLuO3サンプルのPLEピークの波長は、それぞれ 
157 nm、190 nm、197 nm、200 nmに観測され、これらのPLEピークは母体励起
に帰属された。各PLEピーク波長をエネルギーに換算すると、それぞれ7.9 eV、
6.5 eV、6.3 eV、6.2 eVであった。表3-1に本実験により求められたバンドギャッ
プエネルギーをまとめて示す。PLスペクトルとPLEスペクトルより、調査した
各種II-II系ペロブスカイト型酸化物の中で、Gd3+の発光強度が最も強かったの

















































200 220 240 260 280 300 320


















































































Materials Eg (eV) 
YAlO3 7.9  
YScO3 6.5  
LaLuO3 6.3  
LaScO3 6.2  
LaAlO3 5.7  
LaGaO3 5.1  













 図3-6は母体に対する希土類イオンのエネルギーが第2章で求められたYA l O3
の場合と変わらないと仮定し、すべてのサンプルのVBMを一致させて描いたエ
ネルギーダイアグラムである。各物質のバンドギャップエネルギーの値がCBM
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対するLn3+ 4f基底状態のエネルギーをXPS測定によって求め、YA l O3母体中の
場合と比較すると、ほとんど変化しないことが分かった。バンドギャップエネ
ルギーがYA l O3の約1/2というLaInO3でさえVBMに対するLn3+ 4f基底状態の
エネルギーがほぼ同じであったので、YA l O3と LaInO3の間のバンドギャップエ















の発光の測定から、YA l O3を母体とする場合に Gd3+の強い発光が得られること






4.1  はじめに 
  本章では、Gd3+を発光中心として添加した YA l O3粉末の発光に関して調査し




による Gd3+の発光への影響を評価する。Gd3+の発光は、第 2章、第 3章で述べ
たように、母体材料(母体のエネルギーバンド)とGd3+やPr3+のエネルギーの位置





4.2  実験方法 





とするサンプルについてはx = 0 - 0.15、y = 0 - 0.10で変化させ、LaAlO3、LaGaO3
を母体とするサンプルは、(x, y) = (0, 0), (0.07, 0), (0, 0.03), (0.07, 0.03)として作製
















4.3  実験結果と考察 
4.3.1 YAlO3中のGd3+の発光とPr3+の共添加効果 
  まず、YA l O3母体の場合に関して結果を述べる。図4-1にYA l O3、YA l O3:Gd3+、








て求めると、Y3+(XII) = 1.25 Å、Gd3+(XI) = 1.28 Å、Pr3+(XI) = 1.37 Åである。
Gd3+やPr3+のイオン半径はY3+のイオン半径より大きいので、添加物濃度が増加
すると、aは増加すると考えられる。挿入図に示した通り、格子定数の変化は
Ve g a r d則[132, 133]に従い、濃度に比例して増加した。したがって、Gd3+や Pr3+
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度は、Pr3+の濃度 y = 0.03で最大となり、それ以上ではなだらかに減少した。
YA l O3:Gd3+-Pr3+粉末において、最大発光を示す添加物の最適濃度はGd3+は7% (x 
= 0.07)、Pr3+は3% (y = 0.03)であった。通常の分光蛍光光度計において測定可能
な200 nm以上の励起光照射時において、Gd3+の最大発光強度を示した励起波長
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 図4-4に YA l O3、YA l O3:Gd3+、YA l O3:Pr3+、YA l O3:Gd3+-Pr3+サンプルの光吸収
スペクトルとPLEスペクトルを示す。YA l O3の基礎吸収は約8 eV(155nm)にある
ため[30]、一般的な分光光度計で測定可能な 200 nm以上の範囲では、無添加











致しており、YA l O3:Pr3+単結晶の発光に関する文献[67, 69, 70]で報告されている
Pr3+の 4f-5d遷移の励起バンド波長とも一致していた。したがって、Gd3+-Pr3+共

















































図4-4 YA l O3、YA l O3:Gd3+、YA l O3:Pr3+、YA l O3:Gd3+-Pr3+サンプルの光吸収スペ



















































































4.3.2  母体を変化させた場合のGd3+の発光とPr3+共添加効果 
 図4-6にGd3+単独添加、Gd3+-Pr3+共添加YA l O3、LaAlO3、LaGaO3サンプルの
XRDパターンを示す。YA l O3を母体とするサンプルを除くすべてのサンプルは






































































































図4-7 Gd3+単独添加YA l O3, LaAlO3, LaGaO3サンプルのPLスペクトル。PL強







































図4-8 (a)励起光277nmおよび(b)215nm照射時のGd3+-Pr3+共添加YA l O3, LaAlO3, 
LaGaO3サンプルのPLスペクトル。PL強度は図4-7の277nmの励起光照射下の











サンプルの場合にも観測された。Gd3+-Pr3+共添加 YA l O3サンプルに限っては、   
240 nmから立ち上がる幅広く強い励起バンドが観測された。この励起バンドは
Gd3+-Pr3+共添加 LaAlO3や LaGaO3、および Gd3+添加サンプルの場合では観測さ
れなかった。240 nm以下の励起バンドはPr3+の4f-5d遷移に帰属された[67, 69, 70]。 
 図4-9(b)にYA l O3サンプルの光吸収スペクトルを示す。YA l O3のバンドギャッ
プは約 8.0 eV (155 nm)であるので、測定範囲内に基礎吸収は現れなかった。





























































































  本章では、Gd3+単独添加及びGd3+-Pr3+を共添加したYA l O3の発光を調査した。
Gd3+単独添加、Gd3+-Pr3+共添加YA l O3ともに277 nmの励起光照射下において 
314 nmに Gd3+の 4f-4f遷移に帰属される紫外発光を示した。Gd3+-Pr3+共添加
YA l O3では、215 nmの励起光照射によって、Gd3+単独添加、Gd3+-Pr3+共添加YA l O3
の励起波長277 nm照射時の発光よりも著しく強いGd3+の紫外発光を示した。励
起スペクトルには、Gd3+単独添加、Gd3+-Pr3+共添加YA l O3ともにGd3+の 8S7/2-6IJ
や 8S7/2-6DJの 4f-4f遷移に帰属される励起ピークが観測された。Gd3+-Pr3+共添加
YA l O3では、Pr3+の4f-5d遷移に帰属される強く幅の広い励起バンドが215 nm付















加 YA l O3サンプルでは Gd3+の発光が増感した一方で、LaAlO3と LaGaO3母体の
場合では増感しなかった。YA l O3母体は3種の母体のうち最もバンドギャップが
大きく、バンドギャップ内に Pr3+ 5dバンドが存在する。LaAlO3や LaGaO3は















5.1  はじめに 









  ~ 基板が薄膜に与える影響 ~ 
5.2.1  実験方法 











(Rigaku, RINT 2500)を用いて XRDパターンを測定した。薄膜の表面形態を

















スパッタリングガス Ar  
ガス流量 10  ml/min  
ガス圧力 5  Pa  
基板温度 RT  
高周波電源出力 180  W  
堆積時間 9  h  
80 
 





る。熱処理後の石英ガラス基板サンプルでは、YA l O3のピークが観察され、YA l O3
が生成していることが分かった[130]。しかし、XRDピーク強度は弱いがY4Al2O9
や不明な相も含まれていた。一方、熱処理後のSTO基板およびLAO基板上の薄
膜は、(00l)や(hh0)に配向した YA l O3相が現れた[130]。図 5-2挿入図に熱処理後
のSTO基板およびLAO基板サンプルのXRDパターンの拡大図を示す。拡大図
の縦軸は対数軸で表している。YA l O3 (004)のXRDピーク強度はLAO基板サン
プルの方がSTO基板サンプルより約40倍強かった。 
 図5-3に基板(STO, LAO)と薄膜(YAlO3)の結晶構造を示し、表5-2に各基板物
質と YA l O3の結晶系、立方晶ペロブスカイト換算の格子定数 ap、YA l O3に対す
る格子ミスマッチを示す[23, 27, 139-142]。YA l O3は斜方晶系ペロブスカイトであ
り、その格子定数を立方晶系ペロブスカイトに換算すると、ap,YAO = 3.71 Åであ
る。基板のSTO、LAOの格子定数はそれぞれap,STO = 3.90 Å, ap,LAO = 3.79 Åであ
る。これらの値より、YA l O3のSTOとLAOに対する格子ミスマッチを計算する
とそれぞれ5.0 %, 2.2 %であった。LAO基板サンプルにおいて、高配向性で結晶
















































































































表5-2  各基板物質とYA l O3の結晶系、立方晶ペロブスカイト換算の格子定数ap、
YA l O3に対する格子ミスマッチとABO3のA、Bサイトを占めるカチオンの価数





- 立方晶 菱面体晶 斜方晶
- 3.901 3.791 3.706
- 5.0 2.2 0.0
0.6 11  10 2-9
Aイオン - +2 (Sr) +3 (La) +3 (Y)
Bイオン - +4 (Ti) +3 (Al) +3 (Al)






















にまとめたように、それぞれ約2-9×10-6 K-1, 0.6×10-6 K-1, 11×10-6 K-1,10×10-6 K-1
である[139-141]。石英ガラス基板サンプルの亀裂は、YA l O3と石英ガラスの熱膨
張係数差が大きい為、熱処理によって生じたものと推測される。YA l O3と STO, 
LAOの熱膨張率はほぼ同じである。しかし、STO基板で薄膜が剥離したのは、



















プルの励起スペクトル立ち上がり波長は、第 4章の YA l O3:Gd3+-Pr3+粉末の場合
の結果(図 4-4)と異なった。石英ガラス基板サンプルでは、YA l O3だけでなく、
おそらく異相由来の発光が含まれているためであると考えられる。一方LAO基
板サンプルの結果は粉末サンプルの結果と一致した。LAO基板サンプルでは
YA l O3母体中で粉末の場合と同様のメカニズムで Pr3+による励起エネルギーの
吸収とGd3+へのエネルギー移動が生じ、Gd3+からの発光を生じたと考えられる。
LAO基板を用いた場合、薄膜と近い熱膨張係数および良好な格子マッチングに






















図 5-4 RF スパッタリング法により各基板上に作製された熱処理後の






























 Film on LAO














  ~ 製膜温度と酸素分圧が薄膜に与える影響 ~ 
5.3.1  実験方法 





































レーザー源 ArFエキシマ (193 nm) 
レーザー出力 ~ 1.2 Jcm-2pulse-1 
レーザー周波数 16 Hz 
堆積時間 15 min 
O2分圧 0.1 – 10 Pa 






































 5.3.2  実験結果と考察 


































































































YAlO3:Gd3+-Pr3+ film on STO
(0.1Pa, 740°C)











































































































熱処理により YA l O3多結晶膜が得られたが異相を含んでいた。また、基板と薄
膜の熱膨張係数の差から、熱処理に伴い薄膜に亀裂が生じた。STO基板の場合















  薄膜の作製条件はRFスパッタリング法と PLD法との間では単純に比較する
ことはできないが、高品質な薄膜を得るためには、本章で調査した製膜温度、
酸素分圧、基板条件に留意して製膜する必要がある。次章では、YA l O3:Gd3+-Pr3+








6.1  はじめに 









6.2  薄膜の作製とPL・RL・CLの評価 
6.2.1  実験方法 
 YA l O3:Gd3+および YA l O3:Gd3+-Pr3+薄膜を、それぞれ(Y0.97Gd0.03)AlO3、
(Y0.94Gd0.03Pr0.03)AlO3焼結体ターゲットを用いてPLD法によって作製した。前章




























表6-1 PLD法によるYA l O3:Gd3+、YA l O3:Gd3+-Pr3+薄膜の堆積条件 
 
ターゲット (Y0.97Gd0.03)AlO3焼結体 または(Y0.94Gd0.03Pr0.03)AlO3焼結体 
基板 両面研磨LAO(001)単結晶 
レーザー源 ArFエキシマ (193 nm) 
レーザー出力 ~ 1.2 Jcm-2pulse-1 
レーザー周波数 16 Hz 
堆積時間 15 min 
O2分圧 0.1 Pa 






























































































図 6-2 YA l O3:Gd3+および YA l O3:Gd3+-Pr3+薄膜の XRDパターン。挿入図は






















































YAlO3:Gd3+ on LAOYAlO3:Gd3+-Pr3+ on LAO
LAO
314




























光も弱くなると考えられる。YA l O3:Gd3+-Pr3+薄膜サンプルは、励起波長 216 nm
のときGd3+の4f-4f遷移に由来する強い紫外発光を示した。 
 図6-6は、YA l O3:Gd3+、YA l O3:Gd3+-Pr3+薄膜サンプルのPLおよびPLEスペク










 図6-7には、サンプルの RLスペクトルを示す。いずれのサンプルも Gd3+の
6P7/2-8S7/2の 4f-4f遷移に帰属される紫外発光を示した。発光強度については、
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図6-6 YA l O3:Gd3+、YA l O3:Gd3+-Pr3+薄膜サンプルのPLおよびPLEスペクトル
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図6-8  加速電圧(アノード電圧)2.0 kVのときのYA l O3:Gd3+、YA l O3:Gd3+-Pr3+薄
膜サンプルのCLスペクトル。挿入図は励起波長157 nmにおけるYA l O3:Gd3+、
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YAlO3:Gd3+-Pr3+ Acceleration voltage: 2.0 kV
 
 






































6.3  薄膜型無機ELデバイスの試作とELの評価 
  本実験では、PLD法によって作製したYA l O3:Gd3+と YA l O3:Gd3+-Pr3+の薄膜を
発光層として用いた ELデバイスを試作し、ELの報告例のない YA l O3:Gd3+と
YA l O3:Gd3+-Pr3+のELの発現について調査する。 
 
6.3.1  実験方法 
  デバイスの構造およびEL測定のセットアップを図 6-12に示す。YA l O3:Gd3+





































24、YA l O3を16とした[147]。印加電圧0 - 1000 Vの範囲での、発光層にかかる
電界強度の見積もり結果を表 6-2にまとめて示す。LAO基板の場合は印加電圧
1000 Vであっても、電界強度が105 V/cmオーダーであるのに対し、STO基板の




  発光層からの発光は、透明電極を通して観測されるため、透明電極は314 nm
の Gd3+の紫外発光に対して透明である必要がある。本研究では、代表的な透明












































印加電圧 (V) 0 100 200 300 400
STO 0 1.8.E+05 3.6.E+05 5.4.E+05 7.2.E+05
LAO 0 1.5.E+04 3.0.E+04 4.5.E+04 6.0.E+04電界強度 (V/cm)
印加電圧 (V) 500 600 700 800 900 1000
STO 9.0.E+05 1.1.E+06 1.3.E+06 1.4.E+06 1.6.E+06 1.8.E+06
LAO 7.5.E+04 9.0.E+04 1.0.E+05 1.2.E+05 1.3.E+05 1.5.E+05電界強度 (V/cm)
117 
 



















ターゲット (Sn 0.97Sb0.03)AlO3焼結体 
スパッタリングガス  Ar + O2 (Ar : O2 = 1 : 1) 
ガス流量 10  ml/min  
ガス圧力 5  Pa  
基板温度 RT  
高周波電源出力 180  W  








ターゲット Au  
スパッタリングガス Air  
イオン電流 5  mA  








る。YA l O3:Gd3+-Pr3+デバイスも外観はYA l O3:Gd3+デバイスと同様であった。 
  デバイスに1 kHの交流電圧を印加し、徐々に電圧を増大させたところ、
YA l O3:Gd3+デバイス、YA l O3:Gd3+-Pr3+デバイスとも、印加電圧が500 - 600 Vに
なると発光を示し始め、印加電圧の上昇とともに発光強度は強くなった。印加
電圧500 - 600 Vでは、表6-2に示した通り、発光層にかかる電界強度は106 V/cm
に達していると推定される。図6-15に1 kH、800 Vの交流電圧を印加したとき
のYA l O3:Gd3+デバイスとYA l O3:Gd3+-Pr3+デバイスのELスペクトルを示す。いず
れのデバイスも、314 nmにGd3+の 6P7/2-8S7/2の4f-4f遷移に帰属される紫外ELを
示した。Gd3+の発光強度は、母体を励起したときのPLや、RL、CL の結果から
予想した通り、YA l O3:Gd3+デバイスのほうが YA l O3:Gd3+-Pr3+デバイスより強か
った。YA l O3:Gd3+-Pr3+デバイスでは、Gd3+の発光だけでなく、Pr3+の発光も観測
された。やはり母体が励起されるほどの高エネルギー励起の場合、Gd3+にエネル
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1 kHz sinusoidal wave














 YA l O3:Gd3+とYA l O3:Gd3+-Pr3+の薄膜をPLD法によってLAO基板上に作製した。
薄膜の結晶相は(00l)配向した YA l O3であった。添加物によらず薄膜の透過率は
高く、薄膜の表面形状は一様で平坦であった。励起波長200 nm以上のPLスペ
クトルにおいて、いずれの薄膜も314 nm付近にGd3+の 6PJ-8S7/2の4f-4f遷移に帰
属される発光が観測された。Gd3+の発光をモニターした YA l O3:Gd3+-Pr3+薄膜の
PLEスペクトルには216 nm付近にPr3+の5dバンドの吸収に由来する励起ピーク
が観察された。一方YA l O3:Gd3+薄膜では、200 nm以上には強い励起帯が観察さ
れなかった。しかし、YA l O3:Gd3+バルク体における真空紫外域の PLEの結果か
ら、YA l O3:Gd3+薄膜も母体励起によって強い Gd3+発光を示すと推測された。母
体を励起していると考えられる RL を測定すると、YA l O3:Gd3+薄膜が
YA l O3:Gd3+-Pr3+薄膜よりも強い Gd3+からの紫外発光を示すことが分かった。ま
た、電子線の高いエネルギーにより励起するCLにおいても、YA l O3:Gd3+薄膜は
YA l O3:Gd3+-Pr3+薄膜よりも強い Gd3+からの発光を示した。YA l O3:Gd3+-Pr3+では、
母体に吸収された励起エネルギーが Gd3+と Pr3+の両方に分散および非放射緩和
して、Gd3+へのエネルギー移動量が減少し、結果として YA l O3:Gd3+-Pr3+の Gd3+
のCL強度は弱くなったものと考えられる。その一方で、YA l O3:Gd3+では、励起
エネルギーが Gd3+に集中したため、強い発光を示したと考えられる。YA l O3母
体の励起に十分なほどの高エネルギーによる励起の場合、Gd3+単独添加サンプル
のほうが Gd3+-Pr3+共添加サンプルよりも Gd3+の発光に適していることが分かっ
た。本章では、最後にYA l O3:Gd3+やYA l O3:Gd3+-Pr3+薄膜を用いたELデバイスを
試作し、Gd3+からの紫外ELの発現を検証した。いずれのデバイスも、106 V/cm
以上の電界が発光層にかけられていると推定される印加電圧500 - 600 V以上に
おいて314 nmにGd3+の 6P7/2-8S7/2の4f-4f遷移に帰属される紫外ELを示した。
発光強度は母体励起した場合のPLやRL、CLと同じく、YA l O3:Gd3+-Pr3+発光層













した。得られたダイアグラムはエネルギーの観点から希土類添加 YA l O3の発光
可能性の予測・検証したり、発光を解析したりする上で有用な情報であった。







0 eVとし、希土類イオンのエネルギーがYA l O3の場合と同じになると仮定して、
YA l O3:Lnのダイアグラム上に重ねて各種母体のCBMを表した。また、VBMと











ろ、YA l O3を母体とする場合強い発光を示すことが確認された。YA l O3を母体と
する Gd3+添加紫外蛍光体の今後の応用を進めていくため、Gd3+添加および
Gd3+-Pr3+共添加YA l O3のGd3+からの紫外発光に関してより詳細に調査した。Gd3+
単独添加、Gd3+-Pr3+共添加YA l O3ともに277 nmの励起光照射下において314 nm
にGd3+の4f-4f遷移に帰属される紫外発光を示した。Gd3+-Pr3+共添加YA l O3では、





Gd3+-Pr3+共添加YA l O3において、215 nmの励起光を照射したとき、Pr3+が励起エ
ネルギーを吸収し、Gd3+へエネルギー移動して Gd3+からの強い発光を示してい
ることが明らかになった。ただし、母体を励起する157 nmの励起光照射時では、


































積時の酸素分圧、基板温度が0.1 Pa、740 °Cであることが分かった。 




波長の範囲では、YA l O3:Gd3+-Pr3+は、Pr3+の 4f-5d励起と Pr3+から Gd3+へのエネ
ルギー移動によって、YA l O3:Gd3+よりも強い Gd3+からの発光を得ることができ
た。しかし、RLやCLのように、母体を励起する高エネルギー励起の場合、バ








  最後に、デバイスへの応用を目指して、YA l O3:Gd3+や YA l O3:Gd3+-Pr3+薄膜を
発光層に用いた ELデバイスを試作し、ELの発現を調査した。いずれのデバイ

























[1] S. Shionoya, W.M. Yen (Eds.), Phosphor Handbook, CRC Press, Boca Raton, FL, 
1998. 
[2] 小林洋志, 発光の物理, 朝倉書店, 東京, 2000. 
[3] 谷口彰敏, 蛍光体の基礎及び用途別最新動向, 情報機構, 東京, 2005. 
[4] F.S. Galasso, Structure, Properties and Preparation of Perovskite-type Compounds, 
Pergamon Press, Oxford, 1969.  
[5] A.S. Bhala, R. Guo, R. Roy, Mater. Res. Innovations 4 (2000) 3-26. 
[6] M.A. Peña, J.L.G. Fiero, Chem. Rev. 101 (2001) 1981-2017. 
[7] 日本化学会編, 季刊化学総説No.32 ペロブスカイト関連化合物 機能の宝庫, 
学会出版センター, 東京, 1997. 
[8] V. M. Goldschmidt, Naturwissenschaften 14 (1926) 477-485. 
[9] K.L. Keith, R. Roy, Am. Mineral. 39 (1954) 1-23. 
[10] C. A. Randal, A. S. Bhala, T. R. Shrout, L. E. Cross, J. Mater. Res. 5 (1990) 
829-834. 
[11] S. Makishima, H. Yamamoto, T. Tomotsu, S. Shionoya, J. Phys. Soc. Jpn. 20 (1965) 
2147-2151. 
[12] A. Vecht, D.W. Smith, S.S. Chadha, C.S. Gibbons, J. Koh, D. Morton, J. Vac. Sci. 
Technol. B 12 (1994) 781-784. 
[13] P. T. Dialo, P. Boutinaud, R. Mahiou, J. C. Cousseins, Phys. Status Solidi A 160 
(1997) 255-263. 
[14] H. Yamamoto, M. Mikami, Y. Shimomura, Y. Oguri, J. Lumin. 87–89 (2000) 
1079-1082. 
[15] N. Arai, T.W. Kim, H. Kubota, Y. Matsumoto, H. Koinuma, Appl. Sur. Sci. 197–
198 (2002) 402-405. 
[16] K. Ueda, T. Yamashita, K. Nakayashiki, K. Goto, T. Maeda, K. Furui, K. Ozaki, Y. 




[17] Z. Lu, L. Chen, Y. Tang, Y. Li, J. Aloys Compd. 387 (2005) L1-L4. 
[18] H. Zhang, X. Fu, S. Niu, Q. Xin, J. Aloys Compd. 459 (2008) 103-106. 
[19] J. Huang, L. Zhou, Z. Wang, Y. Lan, Z. Tong, F. Gong, J. Sun, L. Li, J. Aloys 
Compd. 487 (2009) L5-L7. 
[20] Y. Shimizu, S. Sakagami, K. Goto, Y. Nakachi, K. Ueda, Mater. Sci. Eng. B 161 
(2009) 100-103. 
[21] V. Sivakumar, U.V. Varadaraju, J. Solid State Chem. 181 (2008) 3344-3351. 
[22] K. Toda, T. Honma, M. Sato, J. Lumin. 71 (1997) 71-75. 
[23] R. Diehl, G. Brandt, Mater. Res. Bul. 10 (1975) 85-90. 
[24] S. Balamurugan, U.C. Rodewald, T. Harmening, L. van Wuelen, D. Mohr, H. 
Deters, H. Eckert, R. Poetgen, Zeitschrift fuer Naturforschung, Teil B. Anorganische 
Chemie, Organische Chemie 65 (2010) 1199-1205. 
[25] K. Ito, K. Tezuka, Y. Hinatsu, J. Solid State Chem. 156 (2001) 173-179. 
[26] R.P. Liferovich, R.H. Mitchel, J. Solid State Chem. 177 (2004) 2188-2197. 
[27] C.J. Howard, B.J. Kennedy, B.C. Chakoumakos, J. Phys. Condens. Mater 12 
(2000) 349-365; J. Appl. Phys. 83 (1998) 1979-1982; Golden Book of Phase Transitions, 
Wroclaw 1 (2002) 1-123. 
[28] P.R. Slater, J.T.S. Irvine, T. Ishihara, Y. Takita, Solid State Ionics 107 (1998) 
319-323; J. Solid State Chem. 139 (1998) 135-143; Phase Transition 38 (1992) 127-220. 
[29] H.M. Park, H.J. Lee, S.H. Park, H.I. Yoo, Acta Cryst. C 59 (2003) i131-i132. 
[30] T. Tomiki, M. Kaminao, Y. Tanahara, T. Futemma, M. Fujisawa, F. Fukudome, J. 
Phys. Soc. Jpn. 60 (1991) 1799-1813. 
[31] A. Elens, H. Andres, M.L.H. ter Heerdt, R.T. Wegh, A. Meijerink, G. Blasse, Phys. 
Rev. B 85 (1997) 180-186. 
[32] P. Dorenbos, J. Lumin. 108 (2004) 301-305. 
[33] P. Dorenbos, J. Lumin. 122-123 (2007) 315-317. 




[35] G.H. Dieke, H.M. Crosswhite, Appl. Opt. 2 (1963) 675-686. 
[36] E. Nakazawa, J. Lumin. 100 (2002) 89-96. 
[37] E. Nakazawa, F. Shiga, Jpn. J. Appl. Phys. 42 (2003) 1642-1647. 
[38] P. Dorenbos, E. van der Kolk, Appl. Phys. Let. 89 (2006) 061122. 
[39] P. Dorenbos, Phys. Rev. B 87 (2013) 035118. 
[40] P. Dorenbos, J. Lumin. 136 (2013) 122-129. 
[41] P. Dorenbos, J. Phys.: Condens. Mater 15 (2003) 8417-8434. 
[42] P. Dorenbos, J. Lumin. 135 (2013) 93-104. 
[43] P. Dorenbos, Phys. Rev. B 85 (2012) 165107. 
[44] P. Dorenbos, J. Lumin. 91 (2000) 91-106. 
[45] P. Dorenbos, J. Lumin. 99 (2002) 283-299. 
[46] P. Dorenbos, J. Aloys Compd. 341 (2002) 156-159. 
[47] P. Dorenbos, J. Lumin. 104 (2003) 239-260. 
[48] P. Dorenbos, J. Lumin. 111 (2005) 89-104. 
[49] P. Dorenbos, E. van der Kolk, Appl. Phys. Let. 89 (2006) 061122. 
[50] P. Dorenbos, J. Lumin. 128 (2008) 578-582. 
[51] P. Dorenbos, J. Aloys Compd. 488 (2009) 568-573. 
[52] P. Dorenbos, J. Mater. Chem. 22 (2012) 22344-22349. 
[53] P. Dorenbos, J. Lumin. 134 (2013) 310-318. 
[54] P. Dorenbos, ECS J. Solid State Sci. Technol. 2 (2013) R3001-R3011. 
[55] P. Dorenbos, J. Phys.: Condens. Mater 25 (2013) 225501. 
[56] P. Dorenbos, ECS J. Solid State Sci. Technol. 3 (2014) R19-R24. 
[57] P. Dorenbos, J. Lumin. 151 (2014) 224-228. 
[58] E.G. Rogers, P. Dorenbos, J. Lumin. 153 (2014) 40-45. 
[59] C.W. Thiel, H. Cruguel, H. Wu, Y. Sun, G.J. Lapeyre, R.L. Cone, R.W. Equal, R.M. 
Macfarlane, Phys. Rev. B 64 (2001) 085107. 
[60] C.W. Thiel, H. Cruguel, Y. Sun, G.J. Lapeyre, R.M. Macfarlane, R.W. Equal, R.L. 
129 
 
Cone, J. Lumin. 94-95 (2001) 1-6. 
[61] Y. Sun, C.W. Thiel, R.L. Cone, R.W. Equal, R.L. Hutcheson, J. Lumin. 98 (2002) 
281-287. 
[62] H. Takashima, K. Ueda, M. Itoh, Appl. Phys. Let. 89 (2006) 261915. 
[63] K. Ueda, T. Maeda, K. Nakayashiki, K. Goto, Y. Nakachi, H. Takashima, K. 
Nomura, K. Kajihara, H. Hosono, Appl. Phys. Express 1 (2008) 015003. 
[64] H. Takashima, K. Shimada, N. Miura, T. Katsumata, Y. Inaguma, K. Ueda, M. Itoh, 
Adv. Mater. 21 (2009) 3699-3702. 
[65] K. Ueda, Y. Shimizu, Thin Solid Films 518 (2010) 3063-3066. 
[66] T. Kyômen, M. Hanaya, H. Takashima, J. Lumin. 149 (2014) 133-137. 
[67] M. Zhuravleva, A. Novoselov, A. Yoshikawa, J. Pejchal, M. Nikl, T. Fukuda, Opt. 
Mater. 30 (2007) 171-173. 
[68] T. Yanagida, K. Kamada, Y. Fujimoto, M. Sugiyama, Y. Furuya, A. Yamaji, Y. 
Yokota, A. Yoshikawa, Nucl. Instrum. Methods Phys. Res. A 623 (2010) 1020-1023. 
[69] I. Sokólska, S. Kück, M. Bałuka, Proc. SPIE 4412 (2001) 236-241. 
[70] M. Wiśniewska, A. J. Wojtowicz, T. Łukasiewicz, Z. Frukacz, Z. Gałązka, M. 
Malinowski, Proc. SPIE 4412 (2001) 351-356. 
[71] V. Gorbenko, Y. Zorenko, V. Savchyn, T. Zorenko, A. Pedan, V. Shkliarskyi, Radiat. 
Meas. 45 (2010) 461-464. 
[72] J. A. Mares, M. Nikl, A. Beitlerova, N. Solovieva, C. D’Ambrosio, K. Blazek, P. 
Maly, K. Nejezchleb, P. Fabeni, G. P. Pazzi, Nucl. Instrum. Methods Phys. Res. A 537 
(2005) 271-275. 
[73] T. B. de Queiroz, C. R. Ferari, D. Ulbrich, R. Doyle, A. S. S. de Camargo, Opt. 
Mater. 32 (2010) 1480-1484. 
[74] Y. Zorenko, V. Gorbenko, V. Savchyn, T. Voznyak, M. Nikl, J. A. Mares, T. Martin, 
and P.-A. Douissard, J. Phys.: Conf. Ser. 289 (2011) 012029. 
[75] Y. Zorenko, V. Gorbenko, V. Savchyn, J. A. Mares, A. Beitlerova, M. Nikl, Radiat. 
Meas. 56 (2013) 159-162. 
130 
 
[76] H. H. Caspers, S. A. Miler, H. E. Rast, J. L. Fry, Phys. Rev. 180 (1969) 329-333. 
[77] L. H. Brixner, C. C. Torardi, G. Blasse, J. Solid State Chem. 89 (1990) 138-143. 
[78] S. Okamoto, R. Uchino, K. Kobayashi, H. Yamamoto, J. Appl. Phys. 106 (2009) 
013522. 
[79] S. Kitayama, T. Kita, M. Kawamura, O. Wada, Y. Chigi, Y. Kasai, T. Nishimoto, H. 
Tanaka, M. Kobayashi, Conf. Series: Mater. Sci. Eng. 1 (2009) 012001. 
[80] R.P. Sonekar, S.K. Omanwar, S.V. Moharil, S.M. Dhopte, P.L. Muthal, V.K. 
Kondawar, Opt. Mater. 30 (2007) 622-625. 
[81] S. Yamaguchi, K. Moriyama, K. Kajihara, K. Kanamura, J. Mater. Chem. C 3 
(2015) 9894-9901. 
[82] M. Schlesinger, P.W. Whippey, Phys. Rev. 162 (1967) 286-290. 
[83] M. C. Downer, A. Bivas, Phys. Rev. B 28 (1983) 3677-3696. 
[84] G. Blasse, L.H. Brixner, J. Solid State Chem. 81 (1989) 314-316. 
[85] R.T. Wegh, H. Donker, A. Meijerink, R.J. Lamminmäki, J. Hölsä, Phys. Rev. B 56 
(1997) 13841. 
[86] H. Kondo, T. Hirai, S. Hashimoto, J. Lumin. 102-103 (2003) 727-732. 
[87] P.S. Peijzel, P. Vermeulen, W.J.M. Schrama, A. Meijerink, M.F. Reid, G.W. Burdick, 
Phys. Rev. B, 71 (2005) 125126. 
[88] D. Lo, V.N. Makhov, N.M. Khaidukov, J.C. Krupa, J. Lumin. 119-120 (2006) 
28-32. 
[89] M. Kirm, G. Stryganyuk, S. Vielhauer, G. Zimmerer, V.N. Makhov, B.Z. Malkin, 
O.V. Solovyev, R.Yu. Abdulsabirov, S.L. Korableva, Phys. Rev. B 75 (2007) 075111. 
[90] T. Hirai, S. Hashimoto, S. Sakuragi, N. Ohno, Chem. Phys. Let. 446 (2007) 
138-141. 
[91] V.N. Makhov, M. Kirm, G. Stryganyuk, S. Vielhauer, G. Zimmerer, B.Z. Malkin, 
O.V. Solovyev, S.L. Korableva, J. Lumin. 132 (2012) 418-424. 




[93] N. Miura, T. Sasaki, H. Matsumoto, R. Nakano, Jpn. J. Appl. Phys. 30 (1991) 
L1815-L1816. 
[94] Y. Cho, T. Hirakawa, K. Sekiyama, H. Okamoto, Y. Hamakawa, Appl. Surf. Sci. 
113/114 (1997) 705-708. 
[95] T. Senda, Y. Cho, T. Hirakawa, H. Okamoto, H. Takakura, Y. Hamakawa, Jpn. J. 
Appl. Phys. 39 (2000) 4716-4720. 
[96] T. Toyama, J. Ota, D. Adachi, Y. Nioka, D-H. Lee, H. Okamoto, J. Appl. Phys. 105 
(2009) 084512. 
[97] J.M. Sun, W. Skorupa, T. Dekorsy, M. Helm, L. Rebohle, T. Gebel, Appl. Phys. 
Let. 85 (2004) 3387-3389. 
[98] M. Helm, J.M. Sun, J. Potfajova, T. Dekorsy, B. Schmidt, W. Skorupa, 
Microelectronics J. 36 (2005) 957-962. 
[99] J.M. Sun, S. Prucnal, W. Skorupa, T. Dekorsy, A. Müchlich, M. Helm, L. Rebohle, 
T. Gebel, J. Appl. Phys. 99 (2006) 103102. 
[100] S. Prucnal, L. Rebohle, W. Skorupa, Appl. Phys. B 94 (2009) 289-293. 
[101] J.-J. Yeh, Atomic Calculation of Photoionization Cross-Sections and Asymmetry 
Parameters, Gordon and Breach Science Publishers, Pennsylvania, 1993. 
[102] M. Kakihana, J. Sol-Gel Sci. Technol. 6 (1996) 7-55. 
[103] T. Nakamura, M. Shima, M. Yasukawa, K. Ueda, J. Sol-Gel Sci. Technol. 61 
(2012) 362-366. 
[104] Y. Imoto, S. Watanabe, M. Kitaura, K. Fukui, K. Nakagawa, T. Ejima, E. 
Nakamura, M. Sakai, M. Hasumoto, S. Kimura, P. Kubelka, UVSOR ACTIVITY 
REPORT 2011 (2012) 40. 
[105] M.T. Anthony, M.P. Seah, Surf. Interface Anal. 6 (1984) 95-106. 
[106] A.R. Walker, S.C. Page, European Patent No EP 243 060 (1991). 
[107] D. Briggs, M.P. Seah (Eds.), Practical Surface Analysis, second ed., Wiley, 
Chichester, 1990. 
[108] P. Blaha, K. Schwarz, G. Madsen, D. Kvasnicka, J. Luitz, WIEN2k, An 
132 
 
Augmented Plane Wave + Local Orbitals Program for Calculating Crystal Properties, 
Karlheinz Schwarz, Techn. Universität Wien, 2001. 
[109] M.J. Weber, J. Appl. Phys. 44 (1973) 3205-3208. 
[110] Y. Zorenko, V. Gorbenko, I. Konstankevych, T. Voznjak, V. Savchyn, M. Nikl, J.A. 
Mares, K. Nejezchleb, V. Mikhailin, V. Kolobanov, D. Spassky, Radiat. Measurements 
42 (2007) 528-532. 
[111] G.C. Kim, H.L. Park, T.W. Kim, Mater. Res. Bul. 36 (2001) 1603-1608. 
[112] R.T. Wegh, A. Meijerink, R.-J. Lamminmäki, Jorma Hölsä, J. Lumin. 87-89 
(2000) 1002-1004. 
[113] P.S. Peijzel, A. Meijerink, R.T. Wegh, M.F. Reid, G.W. Burdick, J. Solid State 
Chem. 178 (2005) 448-453. 
[114] G. Özen, O. Forte, B. Di Bartolo, and J. M. Colins, J. Lumin. 125 (2007) 
223-229. 
[115] P.A. Rodnyi, G.B. Stryganyuk, C.W.E. van Eijk, A.S. Voloshinovski, Phys. Rev. 
B 72 (2005) 195112. 
[116] W.W. Piper, J.A. DeLuca, F.S. Ham, J. Lumin. 8 (1974) 344-348. 
[117] A.M. Srivastava, S.J. Duclos, Chem. Phys. Let. 275 (1997) 453-456. 
[118] G.W. Burdick, C.K. Jayasankar, F.S. Richardson, M.F. Reid, Phys. Rev. B 50 
(1994) 16309-16325. 
[119] D. Lo, V.N. Makhov, N.M. Khaidukov, J.C. Krupa, J.Y. Gesland, J. Lumin. 106 
(2004) 15-20. 
[120] L. Ning, P.A. Tanner, V.V. Harutunyan, E. Aleksanyan, V.N. Makhov, M. Kirm, J. 
Lumin. 127 (2007) 397-403. 
[121] C. Duan, P.A. Tanner, V.N. Makhov, M. Kirm, Phys. Rev. B 75 (2007) 195130. 
[122] H.P. Jenssen, A. Linz, R.P. Leavit, C.A. Morison, D.E. Wortman, Phys. Rev. B 
11 (1975) 92-101. 
[123] V.N. Makhov, N.M. Khaidukov, D. Lo, J.C. Krupa, M. Kirm, E. Negodin, Opt. 
Mater. 27 (2005) 1131-1137. 
133 
 
[124] F.S. Liu, B.J. Sun, J.K. Liang, Q.L. Liu, J. Luo, Y. Zhang, L.X. Wang, J.N. Yao, J. 
Solid State Chem. 178 (2005) 1064-1070. 
[125] L. Beauzamy, B. Moine, R.S. Meltzer, Y. Zhou, P. Gredin, A. Jouni, K.J. Kim, 
Phys. Rev. B 78 (2008) 184302. 
[126] P. Kubelka, J. Opt. Soc. Am. 38 (1948) 448-457. 
[127] P. Kubelka, J. Opt. Soc. Am. 44 (1954) 330-334. 
[128] N. Kislov, S.S. Srinivasan, Yu. Emirov, E.K. Stefanakos, Mater. Sci. Eng. B 153 
(2008) 70-77.  
[129] T. Hirai, H. Yoshida, S. Sakuragi, S. Hashimoto, N. Ohno, Jpn. J. Appl. Phys. 46 
(2007) 660-663. 
[130] National Bureau of Standards (US), Monograph 25, vol. 19, 1982, p. 7. 
[131] R.D. Shannon, Acta Cryst. A 32 (1976) 751-767. 
[132] L. Vegard, Zeitschrift für Physik 5 (1921) 17-26. 
[133] A.R. Denton, N.W. Ashcroft, Phys. Rev. A 43 (1991) 3161-3164. 
[134] M. Mizuno, R. Berjoan, J. Coutures, M. Foex, J. Ceram. Soc. Jpn. 82 (1974) 631. 
[135] Gooden, McCarthy, Penn State University, University Park, Pennsylvania, USA, 
ICDD Grant-in-Aid, 1972. 
[136] M. Malinowski, M. Kaczkan, S. Turczyński, D. Pawlak, Opt. Mater. 33 (2011) 
1004-1007. 
[137] J. Ueda, S. Tanabe, T. Nakanishi, J. Appl. Phys. 110 (2011) 053102. 
[138] J. Ueda, K. Aishima, S. Tanabe, Opt. Mater. 35 (2013) 1952-1957. 
[139] K. Yamamoto, N. Hasaka, H. Morita, E. Ohmura, Precis. Eng. 34 (2010) 70-75. 
[140] Z.-G. Ban, S.P. Alpay, J. Appl. Phys. 91 (2002) 9288-9296. 
[141] R.L. Aggarwal, D.J. Ripin, J.R. Ochoa, T.Y. Fan, J. Appl. Phys. 98 (2005) 103514. 
[142] Yu.A. Abramov, V.G. Tsirel'son, V.E. Zavodnik, S.A. Ivanov, I.D. Brown, Acta 
Crystalogr. B 51 (1995) 942-951; Structural phase transition in crystals. I. Database, 
Phase Transit. 38 (1992) 127-200. 
[143] C.M. Smith, L.A. Moore, Chem. 122 (2003) 81-86. 
134 
 
[144] S.-G. Lim, S. Kriventsov, T.N. Jackson, J.H. Haeni, D.G. Schlom, A.M. 
Balbashov, R. Uecker, P. Reiche, J.L.Freeouf, G. Lucovsky, J. Appl. Phys. 91 (2002) 
4500-4505. 
[145] K. Zhao, K. Jin, Y. Huang, S. Zhao, H. Lu, M. He, Z. Chen, Y. Zhou, G. Yang, 
Appl. Phys. Let. 89 (2006) 173507. 
[146] 谷口彰敏, 最新無機EL開発動向 ~材料特性と製造技術・応用展開~, 情報
機構, 東京, 2007. 
[147] T. Konaka, M. Sato, H. Asano, S. Kubo, J. Supercond. 4 (1991) 283-288. 





１）“UV emission from Gd3+ ions in Gd3+-Pr3+ codoped YAlO3 perovskite” 
   Yuhei Shimizu、Yasukazu Takano、Kazushige Ueda 
   J. Lumin. 141 (2013) 44-47. (DOI: 10.1016/j.tsf.2014.09.075) 
 
２）”UV emission in Gd3+ doped or Gd3+-Pr3+ Co-doped III-III perovskite-type RMO3 
(R = Y, La; M = Al, Ga)” 
   Yuhei Shimizu、Yasukazu Takano、Kazushige Ueda 
   Thin Solid Films 559 (2014) 23-26. (DOI: 10.1016/j.tsf.2013.11.135) 
 
３）“Preparation of thin films of perovskite-type YAlO3:Gd3+-Pr3+ UV phosphors” 
   Yuhei Shimizu、Kazushige Ueda、Florian Massuyeau、Stéphane Jobic 
   Thin Solid Films 571 (2014) 90-93. (DOI: 10.1016/j.tsf.2014.09.075) 
 
４）“UV cathodoluminescence of Gd3+ doped and Gd3+-Pr3+ co-doped YAlO3 epitaxial 
thin films” 
   Yuhei Shimizu、Kazushige Ueda、Hiroshi Takashima、Yoshiyuki Inaguma 
   Phys. Status Solidi A 212 (2015) 703-706. (DOI: 10.1002/pssa.201431778) 
 
５）“Lanthanide 4f energy levels in perovskite-type YAlO3” 
   Yuhei Shimizu、Kazushige Ueda 
   J. Lumin. 168 (2015) 14-19. (DOI: 10.1016/j.jlumin.2015.07.018) 
 
６）“Determination of 4f energy levels for trivalent lanthanide ions in YAlO3 by X-ray 
photoelectron spectroscopy” 
   Yuhei Shimizu、Kazushige Ueda 







１）”Tricolor luminescence in rare earth doped CaZrO3 perovskite oxides” 
   Yuhei Shimizu、Sho Sakagami、Katsuhiko Goto、Yutaka Nakachi、Kazushige 
Ueda 
   Mater. Sci. Eng. B 161 (2009) 100-103. (DOI: 10.1016/j.mseb.2008.11.035) 
 
２ ） “Fabrication of Tb-Mg codoped CaSnO3 perovskite thin films and 
electroluminescence devices” 
   Kazushige Ueda, Yuhei Shimizu 
   Thin Solid Films 518 (2010) 3063-3066. (DOI: 10.1016/j.mseb.2008.11.035) 
 
３）“UV emission from Gd3+ ions in Gd3+-Pr3+ codoped YAlO3 perovskite” 
   Yuhei Shimizu、Yasukazu Takano、Kazushige Ueda 
   J. Lumin. 141 (2013) 44-47. (DOI: 10.1016/j.tsf.2014.09.075) 
 
４）”UV emission in Gd3+ doped or Gd3+-Pr3+ Co-doped III-III perovskite-type RMO3 
(R = Y, La; M = Al, Ga)” 
   Yuhei Shimizu、Yasukazu Takano、Kazushige Ueda 
   Thin Solid Films 559 (2014) 23-26. (DOI: 10.1016/j.tsf.2013.11.135) 
 
５）“Preparation of thin films of perovskite-type YAlO3:Gd3+-Pr3+ UV phosphors” 
   Yuhei Shimizu、Kazushige Ueda、Florian Massuyeau、Stéphane Jobic 





６）“UV cathodoluminescence of Gd3+ doped and Gd3+-Pr3+ co-doped YAlO3 epitaxial 
thin films” 
   Yuhei Shimizu、Kazushige Ueda、Hiroshi Takashima、Yoshiyuki Inaguma 
   Phys. Status Solidi A 212 (2015) 703-706. (DOI: 10.1002/pssa.201431778) 
 
７）“Lanthanide 4f energy levels in perovskite-type YAlO3” 
   Yuhei Shimizu、Kazushige Ueda 
   J. Lumin. 168 (2015) 14-19. (DOI: 10.1016/j.jlumin.2015.07.018) 
 
８）“Determination of 4f energy levels for trivalent lanthanide ions in YAlO3 by X-ray 
photoelectron spectroscopy” 
   Yuhei Shimizu、Kazushige Ueda 
   Thin Solid Films (In Press). (DOI: 10.1016/j.tsf.2016.03.020) 
 
（２）学会発表 (~ 2015年9月) 
（２－１）国際会議発表 
 
１）”Tricolor Luminescence in Rare Earth Doped CaZrO3” 
Yuhei Shimizu、Sho Sakagami、Katsuhiko Goto、Yutaka Nakachi、Kazushige Ueda 
Joint Conferences of The 2nd International Conference on the Science and 
Technology for Advanced Ceramics (STAC) and The 1st International Conference 
on Science and Technology of Solid Surface and Interface (STSI) 
Chiba, Japan, (May 2008), Poster 
 
２）”RGB Luminescence in Rare Earth Doped CaZrO3 with Perovskite Structure” 
Kazushige Ueda、Sho Sakagami、Yuhei Shimizu 
The 2008 Materials Research Society (MRS) Fal Meeting 
Boston, USA, (December 2008), Poster 
138 
 
３）”RGB Luminescence in Rare Earth Doped CaZrO3” 
Yuhei Shimizu、Kazushige Ueda 
The Japan-Korea Joint Symposium on Bio-microsensing Technology (JKBT) 
Kitakyushu, Japan, (December 2008), Oral 
 
４）”Fabrication of Tb-Mg codoped CaSnO3 perovskite thin film and its EL device” 
Kazushige Ueda、Yuhei Shimizu 
6th International Symposium on Transparent Oxide Thin Films for Electronics and 
Optics (TOEO-6) 
Tokyo, Japan, (April 2009), Poster 
 
５）”Fabrication of EL device using Tb-Mg codoped CaSnO3 emission layer” 
Kouta Nagamizu、Yuhei Shimizu、Kazushige Ueda 
The Second Japan-Korea Joint Symposium on Bio-microsensing Technology (2nd 
JKBT) 
Kitakyushu, Japan, (November 2009), Poster 
 
６）”UV Emission in Gd3+ Doped or Gd3+-Pr3+ Codoped II-II Perovskite-type RMO3 
(R=Y, La, M=Al, Ga)” 
Yuhei Shimizu、Yasukazu Takano、Kazushige Ueda, 8th International Symposium 
on Transparent Oxide and Related Materials for Electronics and Optics (TOEO-8) 









７）”UV Emiting Phosphors Composed of Gd3+ Doped II-II Perovskite-type RMO3 
(R = Y, La, M = Al, Ga)” 
Yuhei Shimizu、Yasukazu Takano、Kazushige Ueda, International Workshop on 
Green Energy Conversion -Summer School for Young Scientists- (The 2nd 
International Seminar for Special Doctoral Program 'Green Energy Conversion 
Science and Technology') 
Koumi, Japan, (September 2013), Poster 
 
８）”Gd3+ UV Photoluminescence in YAlO3, LaAlO3, and LaGaO3 Perovskite-type 
Oxides” 
Yuhei Shimizu、Yasukazu Takano、Kazushige Ueda 
The 30th Japan-Korea International Seminar on Ceramics Conjugated with 2013 
Fal Joint Meeting of Kyushu Branches of the Ceramic Society of Japan (CerSJ) 
and Technical Association of Refractories, Japan (TARJ) 
Kitakyushu, Japan, (November 2013), Poster 
 
９）”Synthesis and Photoluminescence Properties of Gd3+ and Pr3+ Doped Y2O3” 
Takuma Aoki、Yuhei Shimizu、Kazushige Ueda 
The 30th Japan-Korea International Seminar on Ceramics Conjugated with 2013 
Fal Joint Meeting of Kyushu Branches of the Ceramic Society of Japan (CerSJ) 
and Technical Association of Refractories, Japan (TARJ) 
Kitakyushu, Japan, (November 2013), Poster 
 
１０）”Tb3+ and Gd3+ luminescence in CaMO3 (M=Sn, Zr, Hf) perovskites” 
Kazushige Ueda、Yuhei Shimizu 
International Workshop on Luminescent Materials 2013 (LumiMat'13) 




１１）”Luminescence of Ln3+ Ions in CaMO3 (M=Sn, Zr, Hf) Perovskites” 
Kazushige Ueda、Yuhei Shimizu 
2014 MRS Spring Meeting & Exhibit 
San Francisco, USA, (April 2014), Poster 
 
１２）”Preparation of Perovskite-Type YAlO3:Gd3+-Pr3+ UV Phosphor Thin Films” 
Yuhei Shimizu、Kazushige Ueda 
2014 MRS Spring Meeting & Exhibit 
San Francisco, USA, (April 2014), Poster 
 
１３）”Preparation of Thin Films of Gd3+-Pr3+ Co-doped YAlO3 UV Phosphors” 
Yuhei Shimizu、Kazushige Ueda 
International Union of Materials Research Societies - The 15th IUMRS 
International Conference in Asia (IUMRS-ICA2014) 
Fukuoka, Japan, (August 2014), Oral 
 
１４）”Luminescent properties of perovskite-type phosphor thin films” 
Kazushige Ueda、Yuhei Shimizu、Hiroshi Takashima 
The Energy, Materials, and Nanotechnology (EMN) Ceramics Meeting 2015 
Orlando, USA, (January 2015), Oral 
 
１５）” Ln3+ 4f energy levels and luminescence in ytrium aluminate perovskite” 
Kazushige Ueda、Yuhei Shimizu 
The 4th International Conference on the Physics of Optical Materials and 
Devices (ICOM 2015) 










北九州, (2007年12月), 口頭 
 
２）「flux法による層状構造LaCuOCh (Ch=S, Se)の単結晶合成」 
仲地優、清水雄平、植田和茂、平松秀典、平野正浩、細野秀雄 
日本セラミックス協会2008年年会 




























つくば, (2009年3月), ポスター 
 
８）「II-II系ペロブスカイト酸化物YA l O3:Gd-Prの紫外発光」 
清水雄平、高野泰数、植田和茂 
2012年(平成24年)秋季 第73回応用物理学会学術講演会 






名古屋, (2012年9月), 口頭 
 
１０）「ペロブスカイト型酸化物YA l O3中のGd3+からのUV発光」 
清水雄平、高野泰数、植田和茂 
平成24年度 日本セラミックス協会九州支部 秋季合同研究発表会 






１１）「Gd3+-Pr3+共添加YA l O3ペロブスカイト薄膜の作製と紫外発光」 
清水雄平、高野泰数、植田和茂 
日本セラミックス協会 2013年年会 
















横浜, (2014年3月), 口頭 
 
１５）「PLD法によるGd3+-Pr3+共添加YA l O3紫外蛍光体薄膜の作製」 
清水雄平、植田和茂、高島浩 
日本セラミックス協会 2014年年会 









横浜, (2014年3月), 口頭 
 
１７）「真空紫外線照射下におけるGd3+添加YA l O3の作製と紫外発光評価」 
清水雄平、青木拓磨、植田和茂、稲熊宜之 
日本セラミックス協会 第27回秋季シンポジウム 
鹿児島, (2014年9月), 口頭 
 
１８）「PLD法によって作製されたGd3+添加YA l O3薄膜の紫外CL」 
清水雄平、植田和茂、高島浩、稲熊宜之 
2014年 第75回応用物理学会秋季学術講演会 




















山口, (2014年12月), ポスター 
 
２２）「YA l O3とY4Al2O9のGd3+紫外発光のPr3+共添加による発光強度変化」 
瀧口暁登、青木拓磨、清水雄平、植田和茂 
山口大学と九州工業大学の光機能材料開発 
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２５）「YA l O3中の希土類イオンのエネルギーレベル」 
清水雄平、植田和茂 
日本セラミックス協会 第28回秋季シンポジウム 
















  本研究のPLD法による薄膜の作製および CLの測定について、産業技術総合
研究所の高島浩主任研究員には長期にわたる技術研修をはじめ、機会あるごと
にお世話になり、ご指導ご鞭撻賜りました。ここに厚く御礼申し上げます。 
  最後に、九州工業大学固体機能設計研究室の学生の皆様には本研究の遂行に
あたり、多大なご協力を頂きました。ここに厚く御礼申し上げます。 
 
 
